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® Mehrstufiger Shiftreaktor und Reformeranlage 

® Mehrstufiger Shiftreaktor (1) zur Reduzierung eines 
Kohlenmonoxidgehaltes in einem wasserstoffreichen 
Gasgemischstrom, wobet der Shiftreaktor (1) von dem 
Gasgemischstrom in einer Strom ungsrichtung (2) durch- 
strombar ist, dadurch gekennzeichnet, dalS in Stromungs- 
richtung (2) hintereinander wenigstens zwei Katalysator- 
Tragerkorper (3) angeordnet sind, wobei zumindest zwi- 
schen den wenigstens zwei Katalysator-Tragerkorpern (3) 
ein Warmetauscher (4) angeordnet ist. Ein derartiger Shif- 
treaktor eignet sich insbesondere zur hochdynamischen 
Kohlenmonoxid-Konvertierung in einer mobilen Brenn- 
stoffzellenanlage. 
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Beschreibung 

[0001] Der Erfindung bezieht sich auf einen mehrstufigen 
Shiftreaktor zur Reduzierung des Kohlenmonoxidgehaltes 
in einem wasserstoffreichen Gasgemischstrom gemaB dem 5 
Oberbegriff des Anspruchs 1 sowie eine einen derartigen 
mehrstufigen Shiftreaktor umfassende Reformeranlage. Ein 
derart aufbereiteter wasserstoffreicher Gasgemischstrom 
wird beispielsweise zum Zwecke des Betriebes einer; vor- 
zugsweise mobilen, Brennstoffzelle eingesetzt. 10 
[0002] Die Wasserdampfreformierung wird bekannterma- 
Ben zur Reformierung eines Gasstromes verwendet, der 
Kohlenwasserstoffe oder KohlenwasserstofFderivate, wie 
beispielsweise Methanol, beinhaltet Die Wasserdampfre- 
formierung dient der Erzeugung eines wasserstoffreichen 15 
Gasgemischstromes, wobei der gewonnene Wasserstoff bei- 
spielsweise zum Betrieb einer BrennstofFzellenanlage beno- 
tigt wird. Die Wasseidampfreformierungsreaktionen laufen 
jedoch im wesentlichen endotherm uhd bei einer gegeniiber 
Raumtemperatur erhohten Reaktionstemperatur ab. Bei ei- 20 
nem Kaltstart der Reformeranlage kann daher mit der Was- 
serdampfreformierung nicht sofort Wasserstoff bereitge- 
stellt werden, vielmehr muB zunachst die Reformeranlage 
auf eine entsprechende Betriebstemperatur gebracht wer- 
den. Insbesondere bei Reformeranlagen, welche diskontinu- 25 
ierlich oder mit unterschiedlichen Lastbedingungen gefah- 
ren werden, besteht der Wunsch, moglichst unverziiglich die 
erforderhche WasserstofFmenge produzieren zu konnen. Ge- 
rade im Anwendungsfall einer solchen Reformeranlage mit 
einer Brennstoff zellenanlage in einem Kraftfahrzeug ist eine 30 
moglichst schnelle Bereitstellung von ausreichend Wasser- 
stoff in Abhangigkeit von der momentanen Antriebsleistung 
notwendig. 

[0003] Zur Erzeugung eines kohlenwasserstoffreichen 
Gasgemisches aus einem kohlenwasserstoffhaltigen Gasge- 35 
mischstrom sind im wesentlichen zwei chemische Reaktio- 
nen bekannt: 

- die partielle Oxidation und 

- die Wasserdampfreformierung. 40 

[0004] Bei der partiellen Oxidation wird der kohlenwas- 
serstoffhaltige Gasgemischstrom unter Zugabe eines sauer- 
stoffhaltigen Gasgemischstromes verbrannt, wobei unter an- 
derem elementarer Wasserstoff und als Nebenprodukt Koh- 45 
lenmonoxid erzeugt wird. Der Kohlenmonoxidanteil muB 
fur den Betrieb von Brennstofrzellen aus dem Gasstrom ent- 
fernt werden, da derzeit bekannte Brennstoffzellen (z. B. 
PEM-Brennstoffzellen) nur einen storungsfreien Betrieb in 
Anwesenbeit von sehr geringen Mengen des Kohlenmon- 50 
oxids gewahrleisten. So sind beim Betrieb einer bekannten 
Niedertemperatur-Brennstofrzelle beispielsweise nur Kon- 
zentrationen kleiner 50 ppm ("parts per million") des Koh- 
lenmonoxids im Gasstrom zulassig. Die primare Reaktions- 
gleichung der partiellen Oxidation lautet: 55 

C m H n + m/202 -* mCO + n/2H 2 

[0005] Dabei steht CnjH D fur eine Kohlenwasserstoff-Ver- 
bindung, wobei m die Anzahl der Kohlenstoffatome und n 60 
die Anzahl der Wasserstoffatome angibt. Zum Starten der 
partiellen Oxidation wird eine Aktivierungsenergie beno- 
tigt. Nachfolgend lauft der ProzeB im wesentlichen exo- 
therm (mit Warmabgabe) ab. Die Reaktionen finden im we- 
sentlichen in einem Temperaturbereich von 800°C bis 65 
1300°CstatL 

[0006] Die Reaku'onsgleicbung der Wasserdampfrefor- 
mierung in Abhangigkeit der verwendeten Kohlenwasser- 
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stoffe (C^n) lautet: 

C^Hn + mH 2 0 ~ mCO + (n/2 + m)H 2 

[0007] Die Wasserdampfreformierung lauft endotherm ab, 
benotigt also Energie. Die hochste Wasserstoff-Ausbeute 
kann hier bei Temperaturen von 600°C bis 800°C erreicht 
werden, wobei der Einsatz von Katalysatoren eine Verschie- 
bung zu tieferen Temperaturen zulaBt 
[0008] Das mit Hilfe der erlauterten Verfahren erzeugte 
Produktgas weist jedoch in Hinblick auf die Verwendung fur 
eine Brennstoffzelle noch Inhaltstoffe auf, die entfernt wer- 
den miissen. Dies betrifft vor allem Produkte aus einer un- 
vollstandigen Reformierung, hauptsachlich jedoch Kohlen- 
monoxid. Hierzu wird insbesondere die exotherme Kohlen- 
monoxid-Konvertierung bzw. Wassergas-Shiftreaktion ein- 
gesetzt Die Reaktionsgleichung hierzu lautet: 

mCO + nH 2 0 +* mCC^ + nH 2 

[0009] Diese "Shiftreaktionen" laufen uberwiegend in ei- 
nem abgegrenzten Teil einer Reformeranlage ab, welcher 
hier mit "Shiftreaktor" benannt isL Wahrend bei der Wasser- 
dampfreformierung eine hohe Temperatur zu einer hohen 
Umsetzungsrate der Edukte und zu einer hohen Reaktions- 
geschwindigkeit ftihrt, wobei auch ein erhohter Kohlenmon- 
oxidanteil erzeugt wird, verschiebt sich das chemische 
Gleichgewicht der Shift-Reaktion in entgegengesetzter 
Richtung. Diese Reaktionen laufen daher verlangsamt ab, 
wodurch die Kohlenmonoxidkonzentration im Gasgemisch- 
strom nicht mehr entscheidend gesenkt werden kann. 
[0010] Da die Prozesse bzw. Verfahren zur Wasserstoffge- 
winnung und Kohlenmonoxid-Konvertierung sehr tempera- 
turabhangig sind, wurden bereits verschiedene MaBnahmen 
zur Regelung der Temperatur in einer Reformeranlage vor- 
geschlagen, wobei im folgenden zwei unterschiedliche Ver- 
fahren beziehungsweise Vorrichtungen naher erlautert sind. 
[0011] So ist beispielsweise aus der Patentschrift 
US 6,132,689 ein mehrstufiger, isothermischer Reaktor zur 
Durchruhrung einer partiellen Oxidation und einer Shiftre- 
aktion bekannt. Der Reaktor weist eine Vielzahl von hinter- 
einander angeordneten, katalytisch aktiv beschichteten War- 
metauschern auf, die uber eine Mischkammer miteinander 
verbunden sind. Dieser in Plattenweise aufgebaute Reaktor 
gewahrleistet einerseits die Produktion von Wasserstoff mit 
Hilfe der partiellen Oxidation und senkt andererseits den 
Kohlenmonoxidanteil. Da bei zu hohen Temperaturen im 
Reaktor ein Anstieg der Kohlenmonoxidkonzentration zu 
beobachten ist, wird der Warmetauscher von einem Kuhl- 
mittel durchstromL Die Warmetauscher sind von einem ge- 
meinsamen Gebause umgeben, in welches das koblenwas- 
serstoffhaltige Gas sowie Sauerstoff eingeleitet wind. Bei ei- 
ner erhohten Sauerstoffzugabe findet zumindest teilweise 
eine vollstandige Oxidation statt, wobei Kohlendioxid und 
Wasser entsteht Das erzeugte Wasser dient hierbei zur Re- 
duktion des Kohlenmonoxides (Shiftreaktion). 
[0012] Ein weiteres Verfahren beziehungsweise eine wei- 
tere Vorrichtung zur selektiven katalytischen Oxidation von 
Kohlenmonoxid ist beispielsweise aus der EP 0 776 861 B 1 
bekannt Dort wird vorgeschlagen, das oxidierende Gas in 
einer jeweils gesteuerten oder geregelten DurchfluBmenge 
in einen Kohlenmonoxid-Oxidationsreaktor einzuleiten, 
wobei die Warmeentwicklung der exotherm verlaufenden 
Kohlenmonoxid-Oxidationsreaktion gezielt beeinfluBt wird. 
Dazu wird eine passive Kiihlung des Gasgemischstromes 
mit Hilfe von statischen Mischerstrukturen vorgeschlagen. 
Die EP 0 776 861 B 1 offenbart einen Plattenreaktor, der 
einebeliebig wahlbaren Anzahl einzelner Plattenreaktormo- 
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dule aufweist. Diese einzelnen Module sind in Strdmungs- 
richtung des Gasgemischs ironies hintereinander angeord- 
net, wobei zwischen zwei Modulen jeweils ein warmeauf- 
nehmender Raum gebildet ist. 

[0013] Beiden Reaktoren ist gemein, daB die Reduktion 
des Kohlenmonoxidanteils in unmittelbarer Nachbarschaft 
eines plattenformig aufgebauten Warmetauschers stattfin- 
det. Der Warmetauscher wird dabei von einem Kiihlmedium 
diirchstromt, da die partielle Oxidation bekanntermaBen 
exothenn verlauft. 

[0014] Hiervon ausgehend ist es Aufgabe der vorliegen- 
den Erfindung, einen Shiftreaktor anzugeben, der ein ver- 
bessertes Kohlenmonoxid-Konvertierungsverhalten bat, so 
daB sehr schnell ein wasserstoffreicher Gasgemischstrom 
der erforderlichen Reinheit bereitgestellt warden kann. 
[0015] Diese Aufgabe wird durch einen mehrstufigen 
Shiftreaktor zur Reduzierung eines Kohlenmonoxidgehaltes 
in einem wasserstoffreichen Gasgemischstrom gemaB den 
Merkmalen des Anspruchs 1 beziehungsweise durch eine ei- 
nen solchen Shiftreaktor umfassende Reformeranlage ge- 
maB den Merkmalen des Anspruchs 12 gelost Weitere vor- 
teilhafte Ausgestaltungen sind in den jeweils abhangigen 
Anspruchen beschrieben. 

[0016] Der mehrstufige S hiftreaktor ist von einem wasser- 
stoffreichen Gasgemisch in einer Stromungsrichtung durch- 
strombar, wobei in Stromungsrichtung hintereinander we- 
nigstens zwei Katalysator-Tragerkorper angeordnet sind, 
welche eine Wabenstruktur mit Kanalen aufweisen, die fur 
den Gasgemischstrom durchstrombar sind. Dabei ist zumin- 
dest zwischen den wenigstens zwei Katalysator-Tragerkor- 
pem ein Warmetauscher angeordnet. Mit Hilfe des minde- 
stens einen Warmetauschers laBt sich ein vorgebbares Tem- 
peraturprofil uber die axiale Lange des Shiftreaktors exakt 
einstellen. Die wabenfbrmige Ausgestaltung der Katalysa- 
tor-Tragerkorper stellt eine sehr groBe Oberflache zur \ferfu- 
gung, mit der der Gasgemischstrom beim Durchstromen der 
Kan ale in Kontakt kommt, wobei gleichzeitig gegeniiber ei- 
nem plattenformigen Aufbau ein kleineres Volumen beno- 
tigt wird. 

[0017] Der mehrstufige Aufbau des erfindungsgemaBen 
Shiftreaktors ist insbesondere im Hinblick auf die EinfluB- 
groBen der Shiftreaktionen vorteilbafl Die Shiftreaktion ist 
sehr stark temperaturabhangig. Dabei lassen sich besonders 
groBe Mengen des Kohlenmonoxids bei tieferen Temperatu- 
ren umsetzen. Da Untersuchungen jedoch gezeigt haben, 
daB die Shiftreaktion bei diesen Tempera turen nur sehr lang- 
sam ablauft, wird der erfindungsgemaBe Shiftreaktor vor- 
zugsweise so betrieben, daB in Stromungsrichtung zunachst 
eine sehr reaktionsfreudige Hochtemperaturkonvertierung 
des Kohlenmonoxids stattfindeL Der Gasgemischstrom wird 
anschlieBend mit dem mindestens einen Warmetauscher auf 
eine niedrigere Temperatur gebracht, wodurch im stromab- 
warts angeordneten Katalysator-Tragerkorper der noch im 
Gasgemischstrom enthaltene Kohlenmonoxidgehalt weiter 
deutlich reduziert wird. Dabei ist eine mehstufige Absen- 
kung der Temperatur des Gasgemischstromes iiber die 
axiale Lange des Shiftreaktors besonders vorteilhaft, da die 
Nachteile der relativ reaktionstragen Konvertierung bei 
niedrigen Tempera turen vermieden werden. Der Shiftreak- 
tor gewahrleistet mit Hilfe des mindestens einen Warmetau- 
schers eine schnelle Anpassung an veranderte Tempera turen 
im Gasgemischstrom und/oder im Shiftreaktor, wie sie bei- 
spielsweise beim Kaltstart oder bei stark variierenden Last- 
bedingungen der Reformeranlage auftreten. Zur Bestim- 
mung der Temperatur des Gasgemischstromes oder des 
Shiftreaktors weist dieser vorzugsweise mindestens einen 
Sensor auf. 

[0018] GemaB einer weiteren Ausgestaltung weist jeder 



Katalysator-Tragerkorper des mehrstufigen Shiftreaktors 
eine Einheitsquerschnittsflache mit einer vorgebbaren Ka- 
naldichte auf, wobei die Kanaldichte pro Einheitsquer- 
schnittsflache der Katalysator-Tragerkorper in Stromungs- 

5 richtung zunimmt. Besonders vorteilhaft ist es dabei, daB 
die Kanaldichte pro Einheitsquerschnittsflache des in Stro- 
mungsrichtung zuletzt angeordneten Katalysator-Tragerkor- 
pers groBer als 1200 cpsi ("cells per square inch") ist, vor- 
zugsweise sogar groBer 1600 cpsi. Dies bedeutet, daB bei 

to zunehmend niedrigeren Temperaturen des Gasgemischstro- 
mes eine groBere Oberflache bereitgestellt wird. Somit wird 
die Reaktionstragheit bei tiefen Temperaturen durch einen 
besonders intensiven Kontakt des Gasgemischstromes mit 
der Oberflache der Katalysator-Tragerkorper kompensiert 

15 Auf diese Weise wird beispielsweise eine Konzentration 
von Kohlenmonoxid im wasserstoffreichen Gasgemisch- 
strom von kleiner 500 ppm, gegebenenfalls sogar kleiner 
50 ppm erreicht 

[0019] GemaB noch einer weiteren Ausgestaltung weist 

20 jeder Katalysator-Tragerkorper des mehrstufigen Shiftreak- 
tors eine oberflachespezifische Warmekapazitat auf, wobei 
die oberflachenspezifische Warmekapazitat der Katalysator- 
Tragerkorper in Stromungsrichtung abnimmt. Eine redu- 
zierte Warmekapazitat hat zur Folge, daB nur eine geringere 

25 Warmemenge dem den Abgaskatalysator-Tragerkorper 
durchstromenden Gasgemischstrom entzogen wird. Dies ist 
insbesondere im Hinblick auf die Temperaturabhangigkeit 
der Shiftreakuon vorteilhaft. Dabei ist zu beobachten, daB 
gerade bei relativ niedrigen Temperaturen eine geringe Ab- 

30 senkung der Reaktionstemperatur eine deutliche Verschie- 
bung zu niedrigeren Reaktionsgeschwindigkeiten zur Folge 
hat Eine sehr geringe oberflachenspezifische Warmekapazi- 
tat des in Stromungsrichtung zuletzt angeordneten Katalysa- 
tor-Tragerkbrpers ist demnach gerade in diesem Bereich des 

35 Shiftreaktors besonders vorteilhaft, da die gewunschten 
Temperaturen sehr genau eingestellt werden konnen. 
[0020] GemaB noch einer weiteren Ausgestaltung weisen 
die Katalysator-Tragerkorper Blechlagen auf, die zumindest 
teil weise so strukturiert sind, daB diese fur den Gasgemisch- 

40 strom durchstrombar sind Dabei weisen die Blechlagen 
vorzugsweise Bleche auf, die eine Dicke von kleiner als 
0,08 mm haben. Dabei ist es besonders vorteilhaft, die Ble- 
che der Blechlagen des in Stromungsrichtung zuletzt ange- 
ordneten Katalysator-Tragerkorpers mit einer Dicke von 

45 0,04 mm, insbesondere kleiner als 0,02 mm auszufuhren. 
Die Ausgestaltung der Katalysator-Tragerkorper mit metal- 
lischen Blechlagen hat den Vorteil, daB sehr dunne Kanal- 
wande gebildet werden, wodurch Katalysator-Tragerkorper 
mit sehr niedrigen oberflachenspezifischen Warmekapazita- 

50 ten und einer sehr hohen Kanaldichte hersteUbar sind. 
[0021] Besonders vorteilhaft ist es, die Kanale der Kataly- 
sator-Tragerkorper mit Blechlagen zu bilden, welche vor- 
zugsweise strukturierte und glatte Bleche aufweisen, wobei 
mindestens ein strukturiertes und/oder glattes Blech mit Er- 

55 hebungen ausgefuhrt ist, die eine Verwirbelung des durch 
die Kanale durchstromenden Gasgemischstromes bewirken. 
Dabei werden insbesondere Stapel von abwechselnd struk- 
turierten und glatten Blechen gebildet, die anschlieBend zur 
auBeren Gestalt des Katalysator-Tragerkorpers gebunden 

60 oder geschlungen werden. Die Erhebungen erstrecken sich 
dabei zumindest teilweise in das Innere der Kanale, wobei 
Stromungskanten gebildet werden, die eine Verwirbelung 
des durchstromenden Gasgemischstromes hervorrufen. Dies 
erlaubt einen besonders guten Kontakt des durchstromenden 

65 Gasgemischstromes mit den Kanalwanden einerseits und 
gewahrleistet eine ausreichende Durchmischung der Reakti- 
onspartner im Gasgemischstronx 

[0022] GemaB noch einer weiteren Ausgestaltung weist 



DE 100 57 420 A 1 



die Wabenstruktur mindestens eines Katalysator-Tragerkor- 
pers Offnungen auf, die fur Teilgasgemischstrome benach- 
barter Kanale durchstrombar sind. Auf diese Weise werden 
kommunizierende Kanale gebildet, die eine besonders gute 
Vermischung des Gasgemischstromes ermoglichen. Dies ist 5 
besonders vorteilhaft, wenn dem Gasgemischstrom weitere 
Gasstrome zugeleitet werden, die beispielsweise Wasser 
oder Sauerstoff entbalten. Diese wasser- oder sauerstofthal- 
tigen Gasstrome stellen die Reaktionspartner zur Verfugung, 
die bei der partiellen Oxidation beziehungsweise der Shif- 10 
treaktion zur Reduzierung des Kohlenmonoxidgehaltes und 
zur Erzeugung von Wasserstoff bendtigt werden. 
[0023] GemaB einer weiteren Ausgestaltung wird vorge- 
schlagen, daB mindestens ein Katalysator-Tragerkorper eine 
katalytisch aktive Beschichtung hat, welche vorzugsweise 15 
eine Zeolithstruktur aufweisL Durch den Einsatz von Kata- 
lysatoren werden die gewiinschten Reaktionsgeschwindig- 
keiten und -gleichgewichte hin zu niedrigeren Temperaturen 
verschoben, wobei eine hohe thermische Belastung der Ka- 
talysator-Tragerkorper vennieden wird. Dabei weist eine 20 
mit einer Zeolithstruktur ausgefuhrte katalytisch aktive Be- 
schichtung eine sehr zerkluftete Oberflache auf, wodurch 
ein intensiver Kontakt des Gasgemischstromes mit der so 
vergroBerten Oberflache gewahrleistet ist. Fiir die Hochtem- 
peraturkoh vertierung (ca. 320°C bis 420°C) eignen sich ins- 25 
besondere Eisen-, Chrorn-Oxide, wahrend die Niedertempe- 
raturkonvertierung (ca. 180°C bis 250°Q bevorzugt mit 
Kupferoxid- oder Zinkoxid-Katalysatoren ablaufL 
[0024] Weist der mehrstufige Shiftreaktor mehrere War- 
metauscber auf, wobei diese jeweils eine Eintrittsseite ha- 30 
ben, so ist es vorteilhaft, die Eintrittsseiten der Warmetau- 
scher zum gleichmaBigen Warmeaustausch mit dem Gasge- 
mischstrom in Stroraungsrichtung altemierend zueinander 
anzuordnen. Dies bedeutet, daB die Warmetauscher so ange- 
ordnet sind, daB die Warmeeinbringung in den Shiftreaktor 35 
beispielsweise tiber dessen Umfang verteilt bzw. altemie- 
rend erfolgt. Auf diese Weise wird eine sehr homogene 
Temperaturverteilung im Gasgemischstrom erzeugt, wobei 
die chemischen Umsetzungsprozesse sehr exakt einstellbar 
sind. 40 
[0025] Weiterhin ist eine Reformeranlage zur Reformie- 
mng eines kohlenwasserstoffhaltigen Gasgemischstromes 
fur eine Brennstoffzelle, insbesondere in einem Kraftfahr- 
zeug vorgeschlagen, welche eine Vorrichtung zur partiellen 
Oxidation eines kohlenwasserstoffhaltigen Gasgemischstro- 45 
mes und eine Abgasreinigungsanlage umfaBt, wobei die Re- 
formeranlage einen erfindungsgemaBen mehrstufigen Shif- 
treaktor auf weist Aufgrund des sehr guten Kaltstart- und 
Lastwechselverhaltens des mehrstufigen Shiftreaktors ist 
eine solche Reformeranlage zur Erzeugung von Wasserstoff 50 
als Energietrager einer mobilen Brennstoffzelle sehr geeig- 
net Dabei ist es besonders vorteilhaft, die Reaktoreinheit als 
Bestandteil der Abgasreinigungsanlage auszufuhren. Die 
Abgasreinigungsanlage senkt fur den Betrieb der Brenn- 
stoffzelle schadliche Komponenten des Gasgemischstro- 55 
mes, wie beispielsweise Kohlenmonoxid. Die Integration 
der Reaktoreinheit in einer Abgasanlage erlaubt eine sehr 
kompakte Reformeranlage. 

[0026] GemaB noch einer weiteren Ausgestaltung der Re- 
formeranlage ist die Reaktoreinheit der Vorrichtung zur par- 60 
tiellen Oxidation des kohlenwasserstoffhaltigen Gasge- 
mischstromes in Strom ungsrichtung direkt nachgeschaltet 
Aufgrund der partiellen Oxidation wird der Gasgemisch- 
strom bereits so stark erwarmt, daB die Shiftreaktion im er- 
sten Katalysator-Tragerkorper des Shiftreaktors mit einer er- 65 
hohten Reaktionsgeschwindigkeit nahezu unmittelbar nach 
einem Kaltstart ablaufen kann. Die umsatzstarke Nieder- 
temperatur-Konvertierung wird durch den integrierten War- 



metauscher und den nachgeschalteten Katalysator-Trager- 
korper gewahrleistet. Dies ist insbesondere im Hinblick auf 
mobile Reformeranlagen erwunscht. 
[0027] Weitere Vorteile und besonders bevorzugte Ausge- 
staltungen des erfindungsgemaBen mehrstufigen Shiftreak- 
tors werden nachfolgend anhand der Zeichnungen naher er- 
lautert, wobei die Erfindung nicht auf die dargestellten Aus- 
fuhrungen beschrankt ist. Es zeigen: 
[0028] Fig, 1 Schematise!) und in einem Langsschnitt eine 
Ausfuhrungsform des erfindungsgemaBen Shiftreaktors, 
[0029] Fig. 2 schematisch und perspektivisch eine Detail- 
ansicht einer Ausfuhrungsform einer Wabenstruktur, 
[0030] Fig. 3 schematisch in einer Schnittansicht einen 
Katalysator-Tragerkorper, 

[0031] Fig. 4 eine weitere Detailansicht einer Waben- 
struktur und 

[0032] Fig. 5 schematisch eine Ausfuhrungsform einer 
Reformeranlage mit Brennstoffzelle. 
[0033] Fig. 1 zeigt schematisch und in einem Langsschnitt 
eine Ausfuhrungsform eines erfindungsgemaBen mehrstufi- 
gen Shiftreaktors 1. Der Shiftreaktor 1 hat eine axiale 26 
Lange 27, wobei die dargestellte Ausfuhrungsform mit drei 
Katalysator-Tragerkorpern 3 ausgefuhrt ist. Zwischen den 
Katalysator-Tragerkorpern 3 ist jeweils ein Warmetauscher 
4 angeordnet. Der Shiftreaktor 1 wird von einem Gasge- 
mischstrom in einer Stroraungsrichtung 2 durchstromt, wo- 
bei die Katalysator-Tragerkorper 3 Kanale 6 aufweisen 
durch die der Gasgemischstrom stromL 
[0034] Stromaufwarts des zuerst angeordneten Katalysa- 
tor-Tragerkorpers 3 ist eine Duse 21 angeordnet, mit der bei- 
spielsweise ein wasserhaltiger oder sauerstoffhaltiger Gas- 
strom eingeleitet werden kann. Die Warmetauscher 4 wei- 
sen jeweils eine Eintrittsseite 17 auf, uber welche ein Kiihl- 
medium 20 in das Innere des Shiftreaktors 1 eingefuhrt 
wird. Die dargestellte Ausfuhrungsform des Shiftreaktors 1 
zeigt eine altemierende Anordnung der Warmetauscher 4, 
wobei die Eintrittsseiten 17 der Warmetauscher 4 entgegen- 
gesetzt angeordnet sind. 

[0035] Ein solcher Shiftreaktor 1 kann beispielsweise der- 
ail betrieben werden, daB in dem in Stromungsrichtung 2 
zuerst angeordneten Katalysator-Tragerkorper 3 eine Hoch- 
temperaturkonvertierung des Kohlenmonoxides bei ca. 
320°C bis 420°C stattfindet. Stromabwarts 2 erfolgt eine 
Abkuhlung des Gasgemischstromes auf Temperaturen von 
ca. 200°C bis 250°C, wobei in den mirtleren Katalysator- 
Tragerkorper vorzugsweise eine katalysierte Niedertempe- 
raturkonvertierung stattfindet. Eine weitere Reduzierung der 
Tempera tur des Gasgemischstromes wird stromabwarts 2 
mit Hilfe eines weiteren Warmetauschers 4 gewahrleistet, 
wobei im in Stromungsrichtung 2 zuletzt angeordneten Ka- 
talysator-Tragerkorper 3 eine weitere Niedertemperaturkon- 
vertierung bei ca. 180°C stattfindet. Die Anforderungen hin- 
sichtlich der Reinheit des wasserstoflfreichen Gasstromes in 
Bezug auf eine Kohlenmonoxidkonzentration werden hier 
dadurch erfullt, daB die Niedertemperaturkonvertierung in 
einem groBeren Teilbereich der axialen 26 Lange 27 des 
Shiftreaktors 1 realisiert wird, um eine ausreichende Reakti- 
onszeit zur Verfugung zu stellen. 

[0036] Fig. 2 zeigt schematisch und perspektivisch eine 
Ausfuhrungsform einer Wabenstruktur 5 eines Katalysator- 
Tragerkorpers 3. Die Wabenstruktur 5 bildet Kanale 6, die 
fur Teilgasgemischstrome 14 durchstrombar sind. Die Wa- 
benstruktur 5 ist mit glatten 9 und strukturierten Blechen 10 
gebildet. Die strukturierten Bleche 10 sind hier mit Erhe- 
bungen 12 und Offhungen 13 ausgefuhrt, wobei eine Ver- 
wirbelung und Vermischung der Teilgasgemischstrome er- 
zeugt wird. 

[0037] Fig. 3 zeigt eine Schnittansicht eines Katalysator- 
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Tragerkorpers 3, der mit gewundenen und geschlungenen 
Blechlagen 8 ausgefuhrt ist. Die Wabenstruktur 5 mit den 
Kanalen 6 wird dabei durch eine abwechselnde Anordnung 
von glatten 9 und strukturierten Blechen 10 gebildet. Der 
Katalysator-Tragerkorper 3 bat eine Eirmeitsquerschnittsfla- 5 
che 7, wobei die Blechlagen 8 von einem Mantelrohr 18 um- 
geben sind. 

[0038] Fig. 4 zeigt eine vergroBerte Ansicbt einer weite- 
ren Ausgestaltung der Wabenstruktur 5 im Schnitt. Die Wa- 
benstruktur 5 wird mit glatten 9 und strukturierten Blechen 10 
10 so gebildet, daB diese Kanale 6 aufweist Die Bleche 9 
und 10 weisen eine katalytisch 19 aktive Beschichtung 15 
mit einer Zeolithstruktur 16 auf. Dadurch ist eine sehr reak- 
tionsfreudige Oberfiache 28 gebildet, mit der das die Kanale 
6 durchstromende Gas in Kontakt kommL Die Bleche 9 und 15 
10 sind dabei mit einer Dicke 11 ausgefuhrt, die kleiner 
0,08mmbetragt 

[0039] Fig. 5 zeigt schematisch ein Blockschaubild einer 
Reformeranlage. Dabei werden ein kohlenwasserstoffbalti- 
ger Gasstrom (CmHJ und ein sauerstoffhaltiger Gasstrom 20 
(O2) zunachst einer Vorrichtung zur partiellen Oxidation zu- 
gefuhrt. Bei einer Verbrennung dieser beiden Gasstrome 
wird ein wasserstoffreicher Gasmischstrom erzeugt, der 
stromabwarts einem erfindungsgemafien Shiftreaktor 1 zu- 
gefuhrt wird. Dem Gasgemiscbstrom wird dabei zusatzlich 25 
Wasser beigefugt, um die gewiinschte Shiftreaktion hervor- 
zurufen. Dem Shiftreaktor 1 schlieBt sich stromabwarts 2 
eine Abgasreinigungsanlage 25 an, die ebenfalls einen Shif- 
treaktor 1 umfaBt. Hier werden Restmengen von Kohlen- 
monoxid im Gasgemischstrom eliminiert. Das derart er- 30 
zeugte, besonders reine, wasserstoftreiche Gas wird nun ei- 
ner Brennstoffzelle 23 zugefuhrt, die mit Hilfe des zur \fer- 
fugung gestellten Wasserstoffs Energie erzeugt Eine derar- 
tige Reformeranlage eignet sich insbesondere fur den Ein- 
bau in Kraftfabrzeugen, da sie sich durch ein besonders gu- 35 
tes Anspring- und Lastwechselverhalten auszeichnet 
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Bezugszeichenliste 

1 Shiftreaktor 

2 Stromungsrichtung 

3 Katalysator-Tragerkorper 

4 Warmetauscher 

5 Wabenstruktur 

6 Kanal 

7 Einheitsquerschnittsflache 

8 Blechlage 

9 glattes Blech 

10 strukturiertes Blech 

11 Dicke 

12 Erhebung 

13 Offhung 

14 Teilgasgemischstrom (Pfeile) 

15 Beschichtung 

16 Zeolithstruktur 

17 Eintrittsseite 

18 Mantelrohr 

19 Katalysator 

20 Kiihlmedium 

21 Diise 

22 Reformeranlage 

23 Brennstoffzelle 

24 Vorrichtung 

25 Abgasreinigungsanlage 

26 Achse 
27Lange 

28 Oberfiache 



40 



45 



50 



55 



60 



65 



1 . Mehrstufiger Shiftreaktor (1) zur Reduzierung eines 
Kohlenmonoxidgehaltes in einem wasserstoffreichen 
Gasgemischstrom, wobei der Shiftreaktor (1) von dem 
Gasgemischstrom in einer Stromungsrichtung (2) 
durchstrombar ist, dadurch gekennzeichnet, daB in 
Stromungsrichtung (2) hintereinander wenigstens zwei 
Katalysator-Tragerkorper (3) angeordnet sind, welche 
eine Wabenstruktur (5) mit Kanalen (6) aufweisen, die 
fur den Gasgemischstrom durchstrombar sind und wo- 
bei zumindest zwischen den wenigstens zwei Katalysa- 
tor-Tragerkdrpern (3) ein Warmetauscher (4) angeord- 
net ist 

2. Mehrstufiger Shiftreaktor nach Anspruch 1, wobei 
jeder Katalysator-Tragerkorper (3) eine Einheitsquer- 
schnittsflache (7) mit einer Kanaldichte hat, dadurch 
gekennzeichnet, daB die Kanaldichte pro Einheitsquer- 
schnittsflache (7) der Katalysator-Tragerkorper (3) in 
Stromungsrichtung (2) zunimmL 

3. Mehrstufiger Shiftreaktor nach Anspruch 2, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Kanaldichte pro Ein- 
heitsquerschnittsflache (7) des in Stromungsrichtung 
(2) zuletzt angeordneten Katalysalor-Tragerkorpers (3) 
groBer als 1200 cpsi ist, vorzugsweise groBer 
1600 cpsi. 

4. Mehrstufiger Shiftreaktor nach einem der Ansprii- 
che 1 bis 3, wobei jeder Katalysator-Tragerkorper (3) 
eine oberflachenspezifische Warmekapazitat hat, da- 
durch gekennzeichnet, daB die oberflachenspezifische 
Warmekapazitat der Katalysator-Tragerkorper (3) in 
Stromungsrichtung (2) abnimmL 

5. Mehrstufiger Shiftreaktor nach einem der Ansprii- 
che 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB die Katalysa- 
tor-Tragerkorper (3) Blechlagen (8) aufweisen, die zu- 
mindest teilweise so strukturiert sind, daB diese fur den 
Gasgemischstrom durchstrombar sind 

6. Mehrstufiger Shiftreaktor nach Anspruch 5, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Blechlagen (8) mit Ble- 
chen (9, 10) ausgefuhrt sind, die eine Dicke (11) von 
kleiner als 0,08 mm haben, wobei vorzugsweise die 
Bleche (9, 10) der Blechlagen (8) des in Stromungs- 
richtung (2) zuletzt angeordneten Katalysator-Trager- 
korpers (3) eine Dicke (11) von kleiner als 0,04 mm, 
insbesondere kleiner als 0,02 mm, haben. 

7. Mehrstufiger Shiftreaktor nach Anspruch 5 oder 6, 
wobei die Blechlagen (8) vorzugsweise strukturierte 
(10) und glatte Bleche (9) aufweisen, welche die Ka- 
nale (6) bilden, dadurch gekennzeichnet, daB minde- 
stens ein strukturiertes (10) und/oder glattes Blech (9) 
mit Erhebungen (12) ausgefuhrt ist, die eine Verwirbe- 
lung des durch die Kanale (6) durchstromenden Gasge- 
mischstromes bewirken. 

8. Mehrstufiger Shiftreaktor nach einem der Ansprii- 
che 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, daB die Waben- 
struktur (5) Offhungen (13) hat, die fur Teilgasge- 
mischstrdme (14) benachbarter Kanale (6) durchstrom- 
bar sind. 

9. Mehrstufiger Shiftreaktor nach einem der Ansprii- 
che 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB mindestens 
ein Katalysator-Tragerkorper (3) eine katalytisch ak- 
tive Beschichtung (15) hat, welche vorzugsweise eine 
Zeolithstruktur (16) aufweist 

10. Mehrstufiger Shiftreaktor nach einem der Ansprii- 
che 1 bis 9, wobei dieser mehrere Warmetauscher (4) 
mit einer Eintrittsseite (17) aufweist, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Eintrittsseiten (17) der Warmetau- 
scher (4) zum gleichmaBigen Warrneaustausch mit 
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dem Gasgemischstrom in Stromungsrichtung (2) alter- 
nierend zueinander angeordnet sind. 

11. Mehrstufiger Shiftreaktor nach einem der Ansprii- 
che 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, daB, vorzugs- 
weise stromaufwarts des in Stromungsrichtung (2) zu- 5 
erst angeordneten Katalysator-Tragerkorper (3), eine 
Diise (21) zurEinleitung eines wasserhaltigen und/oder 
sauerstoffhaltigen Gasstromes angeordnet ist 

12. Reformeranlage (22), insbesondere in einem 
Kraftfahrzeug, zur Reformiemng eines kohlenwasser- 10 
stoffhaltigen Gasgemischstromes fur eine Brennstoff- 
zelle (23), umfassend eine Vorrichtung (24) zur par- 
ti ell en Oxidation eines kohlenwasserstoffhaltigen Gas- 
gemischstromes und eine Abgasreinigungsanlage (25), 
dadurch gekennzeichnet, dafi die Reformeranlage (22) 15 
einen mehrstufigen Shiftreaktor (1) nach einem der An- 
spriiche 1 bis 11 aufweisL 

13. Reformeranlage (22) nach Anspruch 12, dadurch 
gekennzeichnet, daB der mehrstufige Shiftreaktor (1) 
Bestandteil der Abgasreinigungsanlage (25) ist 20 

14. Reformeranlage (22) nach Anspruch 12 oder 13, 
dadurch gekennzeichnet, daB der mehrstufige Shiftre- 
aktor (1) der Vorrichtung (24) zur partiellen Oxidation 
des kohlenwasserstoffhaltigen Gasgemischstromes in 
Stromungsrichtung (2) direkt nachgeschaltet ist. 25 
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